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Pour en savoir plus 


L es niveaux des propriétés atteints par les aimants alnico (apparus fin des 
années 1930), les ferrites durs (années 1950) et surtout par ceux des 
composés à base de samarium (SmCo; puis Smp (CoFeCuZr);7 ; début et fin des 
années 1970) et à base de néodyme (Nd-Fe-B ; 1983) ont permis et permettent 
une grande diversification de systèmes de plus en plus performants avec, bien 
souvent, une forte réduction des dimensions, du poids et même du prix. Ces 
quatre familles de matériaux sont celles qui, aujourd'hui, sont à l'origine des 
aimants modernes. 


Si l’on examine l'évolution des aimants depuis le début du XX® siècle, ces 
quatre familles sont les seules à avoir été vraiment capables de débouchés du 
point de vue industriel ; d'autres, moins performantes, ont soit disparu, soit se 
sont cantonnées dans des domaines restreints d'applications. Mais si l’on 
considère les travaux de recherche menés au cours de la dernière décennie du 
XX® siècle et que l'on tente une prospective sur les années à venir, il apparaît 
que les deux familles de matériaux à base de terres rares devraient très certai- 
nement s'enrichir de nouvelles nuances prometteuses. 

Il nous paraît important de garder une mémoire des matériaux pour aimants 
permanents qui, en leur temps, ont contribué au développement de la techno- 
logie. C'est pourquoi, dans la première partie de cet article, nous décrivons 
brièvement quelques-uns de ces alliages, aujourd'hui obsolètes ou peu utilisés. 
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MATÉRIAUX À PROPRIÉTÉS MAGNÉTIQUES DURES SPÉCIFIQUES ET EN DEVENIR 


La seconde partie de l’article décrit quelques nouvelles nuances étudiées dans 
les laboratoires, dont certaines sont sur le point de faire l'objet d'un dévelop- 


pement industriel. 


Cet exposé fait partie d'un ensemble de trois articles concernant les matériaux à propriétés 


magnétiques dures : 


[M 4 600] Matériaux à propriétés magnétiques dures : notions de base ; 
[M 4 601] Matériaux à propriétés magnétiques dures : matériaux industriels ; 
[M 4 602] Matériaux à propriétés magnétiques dures spécifiques et en devenir ; 


auxquels est associé un fascicule de documentation : 


[Doc. M 4 603] Matériaux à propriétés magnétiques dures. « Pour en savoir plus ». 


Pour les notations et symboles se reporter à l’article [M 4 600] Matériaux à propriétés magné- 


tiques dures : notions de base. 


1. Matériaux 
peu ou pas utilisés 


La pierre d'aimant, une variété de la magnétite Fe30, , est un 
aimant naturel connu depuis la plus haute antiquité. Depuis la fin 
du XIX® siècle, plusieurs catégories de matériaux métalliques pour 
aimants permanents ont été utilisées. Certaines ont été totalement 


abandonnées, d’autres peuvent être encore utilisées en très faible 
proportion. Mais toutes font partie de l'histoire des aimants 
permanents. Faisons une revue rapide de ces matériaux pour 
aimants permanents (tableaux 1 et 2). 


Pour les notions de base concernant les matériaux à propriétés 
magnétiques dures, le lecteur se reportera à l’article [M 4 600] de 
ce traité dans lequel il trouvera le tableau des notations et sym- 
boles utilisés dans cet exposé. 


Tableau 1 - Compositions et propriétés magnétiques de quelques alliages métalliques 


autres que les alliages alnico 


Alliage B, He (BH) max 
(% masse) (T) (kA : m°!) (Oe) (kJ : m3) (MG : Oe) 
Aciers à trempes martensitiques 
Au tungstène : 0,7C-0,5Mn-6W-0,5Cr-Fe 0,95 75 2,65 0,33 
Au cobalt : 0,7C-5W-4,25Cr-40Co-Fe 1 19 240 8,20 1,03 
Alliages Heusler et à base de cuivre 
Silmanal : 86,8Ag-8,8Mn-4,4AI 0,055 45,6 570 0,5 0,063 
Cunife anisotrope : 60Cu-20Ni-20Fe 0,55 42 530 11,2 1,4 
Cunico : 50Cu-22Ni-28Co 0,34 56,8 710 6,8 0,85 
Alliages Fe-Co-X (X = Mo, V) 
Remalloy : 17Mo-12Co-71Fe 1 18,4 230 8 1 
Vicalloy l isotrope : 52Co-9,5(V + Cr)-Fe 1,1 24 300 10,4 1,3 
Vicalloy Il anisotrope : 52Co-12(V + Cr)-Fe 1,27 33 410 27 3,4 
Fe-Cr-Co isotropes 
10,5Co-28Cr-Fe 0,98 36 450 14,4 1,8 
Fe-Cr-Co anisotropes 
Recuit sous champ : 25Co-30Cr-3Mo-Fe 1,15 62 770 40 5 
Déformé : 11,5Co-33Cr-Fe (38/5) 1,2 61 760 44 5,5 
Déformé : 23Co-33Cr-2Cu-Fe 1,3 86 1 080 78 9,8 
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MATÉRIAUX À PROPRIÉTÉS MAGNÉTIQUES DURES SPÉCIFIQUES ET EN DEVENIR 


Tableau 2 - Alliages à durcissement par réaction désordre-ordre et poudres métalliques 
Alliage B, He (BH) max 
(% masse) (T) (KA : m°!) (Oe) (kJ : m3) (MG : Oe) 
77Pt-23Co isotrope 
60/40 0,65 400 5 000 76 9,5 
60Fe-40Pt 1,04 390 4 875 160 20 
70Mn-29,5AI-0,5C 0,61 216 2 700 56 7 
80Mn-20Bi 
poudre comprimée sous H= 1,6 MA : m“ 0,5 320 4 000 43 5,5 
PF1 isotrope (cf. 8 1.3.2) 0,60 38 475 8,8 1,1 
PF2 isotrope (cf. 8 1.3.2) 0,86 32,5 410 13 1,65 
Lodex (EDS) : 
Fe-Co isotrope 0,48 78 970 10 1,25 
Fe-Co anisotrope 0,68 80 1 000 24 3 


1.1 Alliages à durcissement 
par trempe ou par précipitation 


1.1.1 Aciers martensitiques 


Il s'agit d’aciers au carbone trempés dont les compositions les 
plus performantes sont voisines de celles des aciers à outils (aciers 
au chrome-tungstène ou au chrome-cobalt). La trempe transforme 
l’austénite en martensite, procurant ainsi un état de tension et un 
fort degré d'hétérogénéité responsables du champ coercitif. Ces 
aciers furent les seuls existant pendant plus d'un siècle. Leurs 
performances magnétiques très limitées [(BH)max= 800 J- m3 
(1 MG:Oe), B.<1T, H<20kA:m°! (250 Oe)] (cf. tableau 1), 
alliées à une instabilité en température, expliquent leur disparition. 


1.1.2 Alliages fer-cobalt-molybdène 


Le durcissement magnétique est obtenu en alliant le fer avec des 
éléments capables de créer par précipitation une solution solide 
dont la solubilité diminue quand la température décroît. Ce sont, 
par ordre de date d'arrivée sur le marché (% masse) : 


— 12Co - 17Mo - 71Fe (Remalloy, Comalloy ou Comol : 1932) ; 
23Mo - 3Cr - 74Fe (1934); 

50 à 60Cu - 20Ni - 20 à 27,5Fe (Cunife : 1935) ; 

35 à 50Cu - 21 à 24Ni - 29 à 41Co (Cunico : 1938) ; 

52Co - 9,5 à 13V - 35 à 38,5Fe (Vicalloy : 1940) ; 


auxquels il convient d'ajouter l'alliage de type Heusler : 
86,8A3g - 8,8Mn - 4,4AI (Silmanal : 1931). 


Bien que malléables et facilement usinables pour la plupart, 
leurs caractéristiques magnétiques [(BH max = 500 à 28 000 J: m'è, 
B,<0,6 à 1,057, H,<18,5 à 40,8 kA - m1] (cf. tableau 1), trop 
médiocres vis-à-vis de celles des aimants du type alnico, expli- 
quent leur abandon. Toutefois une exception pour le Vicalloy uti- 
lisé sous forme de fils ou de bandes dont le cycle d'hystérésis 
nettement rectangulaire est obtenu au moyen d'un traitement ther- 
mique effectué sous une tension mécanique (H,=70 kA: m°!; 
(BH }max = 60 kJ : m3). Ces formes sont insérées dans des éti- 
quettes utilisées pour la surveillance électronique d'articles dans 
les magasins. Soumis à un champ magnétique qui inverse l'aiman- 
tation, le matériau a un comportement bistable qui génère aux 
bornes d'une bobine de mesure une f.e.m. suffisante pour déclen- 
cher l'alarme. 
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1.1.3 Alliages fer-chrome-cobalt 


Remarqués en 1971, les alliages à aimants permanents 
(% masse) 20 à 40Cr - 5 à 25Co - solde Fe ont des propriétés 
magnétiques à peu près comparables à celles des alnico [91] [92], 
tout en présentant les deux avantages suivants : 


— une bonne ductilité et une usinabilité aisée à la température 
ambiante, ce qui les rend adaptés à la réalisation d'aimants en forme 
de feuillards, rubans, tiges, etc. ; 

— une teneur plus faible en cobalt qui contribue à les rendre 
meilleur marché. 


L'origine des propriétés magnétiques réside dans la formation, 
par réaction spinodale, d'une phase a; riche en Fe-Co ferromagné- 
tique et d'une phase @ riche en chrome faiblement magnétique. 
L'absence d'impuretés au rôle gammagène (C, N, O2, Mn) et l'addi- 
tion de certains éléments (Al, Ge, Ti, Nd, Hf, Zr, V, W) s'opposent à 
la présence d'autres phases non magnétiques et fragilisantes. 
L'addition de Si favorise la ductilité. Les alliages Fe-Cr-Co sont 
obtenus par fusion et coulée sous vide ou sous atmosphère neutre 
(Ar) et par laminage ou étirage à froid pour la production de 
feuillards et de fils. Après homogénéisation à 900-950 °C, la 
décomposition de la phase à — à; + a, est obtenue lors du refroi- 
dissement de l’alliage (vitesse : 6 h à 140 °C/h) à travers le domaine 
640 à 620 °C, suivi de deux revenus isothermes vers 600 °C (qui 
fixe la taille des particules œ) et 500 °C (qui différencie la 
composition de chacune des deux phases). Les durées des traite- 
ments sont déterminées par la teneur en Co. Une trempe à l'eau 
met fin au traitement. Celui-ci, appliqué au premier alliage étudié : 
(30Cr-25Co-3Mo-Fe), conduisit à une nuance anisotrope (décom- 
position spinodale sous champ H > 160 kA : m`’) avec B= 1, 15T, 
H, = 62 kA : m~! (770 Oe), (BH)max = 40 kJ : m’ (5 MG : Oe), soit 
des valeurs proches de celles de l'alnico 44/5. 


On distingue des nuances isotropes et anisotropes (tableau 1). 
La ductilité des alliages Fe-Cr-Co est mise à profit pour allonger les 
particules de la phase à au moyen d'une déformation plastique ; 
l’anisotropie de forme des particules est alors suffisante pour don- 
ner une forme rectangulaire au cycle d'hystérésis (B,/B, = 0,99), 
sans qu'il soit nécessaire d'appliquer un champ pendant la décom- 
position spinodale. C'est le cas de la nuance 11,5Co-33Cr-Fe (38/5 
du tableau 1) dont les propriétés sont obtenues grâce à un étire- 
ment axial appliqué avant la décomposition œ > &1 + 2, suffisant 
pour réduire de 67 % la section des alliages en forme de fils. 
En améliorant la morphologie des particules, la substitution de 2 % 
de Fe par une masse équivalente de Cu, conduit à l'optimisation 
des propriétés magnétiques. 
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Bien que prometteurs, notamment du fait de leur ductilité, les 
alliages Fe-Cr-Co ont vu leur développement et les recherches 
associées pratiquement stoppés par l'apparition des aimants à 
base de terres rares Sm-Co puis Nd-Fe-B. 


1.2 Alliages à durcissement 
par réaction désordre-ordre 


1.2.1 Alliage platine-cobalt 


Au-dessous de 825 °C, la phase cfc désordonnée de l’alliage 
équiatomique Pt-Co (77 % Pt, 23 % Co en masse) s’ordonne selon 
un processus de germination puis de croissance de noyaux ordon- 
nés, cohérents avec la matrice. La phase ordonnée est tétragonale 
à faces centrées (c/a = 0,98) avec un empilement alterné de plans 
(100) d'atomes de cobalt et de platine. Elle est ferromagnétique 
avec une grande anisotropie magnétocristalline selon l'axe 
g (uo Ms = 0,79T ; Ki = 6 MJ: m3). L’alliage 77Pt-23Co est obtenu 
par fusion sous vide ou atmosphère neutre. Le lingot peut être 
déformé par laminage à chaud, vers 1 200 à 1 300 °C, soit par lami- 
nage ou étirement à froid après trempe à l'eau depuis 1 000 à 
1 100 °C. Les performances magnétiques optimales sont acquises 
avec l'ordre maximal obtenu au terme d'une homogénéisation 
sous Ar (3 h à 1 000-1 100 °C), d'une trempe à l'eau et d'un revenu 
(30 min à 650-750 °C). La structure est formée alors de lamelles 
ordonnées de 10 à 20 nm de largeur, orientées aléatoirement selon 
les plans [110] de la phase désordonnée initiale. La température de 
la transition désordre-ordre (825 °C), supérieure à la température 
de Curie (Tc=570 °C) ne permet pas l'orientation des lamelles 
sous champ magnétique. On peut cependant induire une ani- 
sotropie magnétique en recuisant les alliages Pt-Co soit sous une 
tension (anisotropie L à la tension) ou une compression (aniso- 
tropie //) mécaniques, soit sous un champ H appliqué au-dessous 
de Te k 


La coercitivité paraît être contrôlée par l'accrochage des parois 
ainsi que par des interactions d'échange entre lamelles ordonnées 
voisines. Si l'on excepte la catégorie des aimants à base de terres 
rares, les aimants Pt-Co (ainsi que les Fe-Pt [98]) sont les plus puis- 
sants qu'il soit possible d'obtenir (tableau 2). lls présentent le 
grand avantage de pouvoir être déformés à l'état désordonné, de 
très bien résister à la corrosion et de pouvoir être utilisés jusqu'à 
400 °C, bien que H, diminue rapidement au-delà de la température 
ambiante [a (Hm) = - 0,35 %/ K]. D'un prix prohibitif pour la plupart 
des applications, ils sont fabriqués en petites quantités en vue 
d'applications très spécifiques, dans des dispositifs miniaturisés 
(mesure de précision, horlogerie, tubes à ondes progressives, 
aérospatial). Ils sont fournis sous forme de fils, bandes, pièces 
poinçonnées de petites dimensions. 


L'énergie d'anisotropie élevée des alliages ordonnés Pt-Co, mais 
également Fe-Pt (K4 = 6,6 MJ:m 5%) et Fe-Pd (K; = 1,8 MJ : m#), 
permet de les obtenir sous forme de films minces ou de multicou- 
ches, avec l’aimantation perpendiculaire aux plans des couches. La 
magnétorésistance associée peut être mise à profit pour réaliser 
des têtes de lecture. 


1.2.2 Alliages manganèse-aluminium 


Bien que constitués d'éléments non ferromagnétiques, les allia- 
ges 68 à 75Mn-AI (26-60 Mn at.) (alliages Heusler) sont ferroma- 
gnétiques. La phase hexagonale à haute température peut se 
transformer au-dessous de 800 °C (soit par refroidissement avec 
une vitesse comprise entre 78 et 350 °C/min, soit par trempe à 
l'eau et recuit entre 300 et 700 °C) en une phase t ordonnée 
Mn1,11Alọ,89, tétragonale à faces centrées du type CuAu 
(a = 0,39 nm, c= 0,36 nm) et ferromagnétique. 
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Elle se caractérise par une anisotropie uniaxiale élevée (axe g) : 
K=1MJ: m`? avec LoMs = 0,69T et 7c= 380 °C. L'anisotropie 
peut être augmentée en orientant les grains par laminage ou 
emboutissage vers 200 à 300 °C ; le champ coercitif peut être alors 
voisin de 220 kA : m~’ (2 750 Oe) mais l'aimantation reste toujours 
faible (= 0,43 T). Cette dernière est améliorée par des additions de 
Cu, Fe, Ni, Co, Cr, Mo, Te, B, Ti et, plus particulièrement, par l’addi- 
tion de carbone (K1 = 1,7 MJ : m *) [teneurs appropriées liées à 
celles de Mn et situées dans le domaine : (0,3Mn - 22,2)% < C % 
(masse) < (0,1Mn - 6,6)%] qui a aussi pour effet de stabiliser effica- 
cement la phase * et de faciliter le formage à chaud. En s'opposant 
à la présence de parois d'antiphase, le carbone contribue aussi à 
élever B, et H, (tableau 2). Ce dernier est contrôlé par la germina- 
tion de domaines inverses et l'accrochage des parois, principale- 
ment aux joints de grain. 


La fabrication des aimants Mn-AI-C est complexe. Elle comporte 
une homogénéisation à l'air (1h entre 1050 et 1 150 °C), une 
trempe jusqu'à 500 °C suivie d'un recuit (30 min à 600 °C), une 
extrusion à 700-720 °C (pression 800 MPa ; réduction de section 
74%) et un recuit (10 min à 700 °C). La composition (masse) 
70Mn-29,5A1-0,5C conduit alors aux valeurs du tableau 2, soit des 
propriétés voisines de celles des alnico 38/11. La température 
maximale d'utilisation est d'environ 120 °C ; entre — 40 et + 80 °C, 
le coefficient &{B,) =- 0,12 %/K, soit environ la moitié de celui des 
aimants ferrites. Moins fragiles que les ferrites et les alnico, ces 
aimants ont une limite d'élasticité d'environ 300 MPa et une assez 
faible masse volumique (environ 5,1 g : cm~) [93] [94] [95]. 


Formés à partir de matériaux bon marché, les aimants Mn-Al-C 
ont vu leur développement limité par la complexité des procédés 
d'élaboration et stoppé par l'arrivée des aimants Nd-Fe-B. Ils pour- 
raient s'avérer intéressants sous forme de film mince (e = 0,8 um) 
avec, par exemple pour la nuance MnsoAl4C:, un H de l'ordre 
184 kA : m-! (2,3 kOe) [96]. 


1.3 Aimants obtenus 
à partir de poudres métalliques 


1.3.1 Poudres Mn-Bi 


L'alliage équiatomique MnBi (80Mn en masse), de structure 
hexagonale (a = 0,4269 nm, c= 0,6082 nm), se forme par réaction 
péritectique vers 450 °C. On peut l'obtenir soit par frittage à 
250-300 °C du mélange de poudres de manganèse et de bismuth, 
soit mieux par fusion des éléments, solidification, recuit à 270 °C 
(4h). Le matériau est broyé sous acétone; les cristaux MnBi 
(dimensions = 1 um) sont extraits par triage magnétique. l'aimant 
est obtenu par agglomération de la poudre vers 300 °C, en pré- 
sence d'un champ [1,6 MA: m”! (20 kOe)]. Toutes ces opérations 
sont effectuées sous atmosphère inerte. La coercitivité repose sur 
une anisotropie magnétocristalline élevée (K = 1,2 MJ: m`’). En 
dépit de propriétés magnétiques élevées (tableau 2), ces aimants 
ne font plus l'objet d'une production commerciale étant donné le 
prix élevé du bismuth, une détérioration du matériau en atmo- 
sphère humide et une importante diminution de H, aux tempéra- 
tures inférieures à l'ambiante (baisse de 40 % entre 20 et — 45 °C). 


1.3.2 Poudres Fe et Fe-Co. Aimants ESD 


En application de la théorie des grains fins de Néel, des aimants 
permanents, préparés à partir de poudres de fer pur (PF1) ou de 
Fe-30 à 35Co (PF2), ont vu le jour en France, dès 1942. Constituées 
de particules à peu près sphériques (diamètre 10 à 100 nm) et 
pyrophoriques, elles doivent être stockées dans l'’acétone. Les 
aimants sont obtenus soit par compaction et frittage vers 400 °C en 
milieu réducteur, soit par agglomération à froid avec un liant. Ils 
ont été abandonnés à cause de la faible valeur de l'énergie 
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magnétocristalline (K = 4,7 x 104 J - m~’) leur conférant des per- 
formances comparables à celles des alnico isotropes. 


Une amélioration majeure a été apportée en 1954 aux États-Unis 
en donnant aux particules de Fe ou de Fe-Co une forme d'aiguilles 
très allongées (longueur = 100 nm ; diamètre = 20 nm) et alignées, 
obtenues par déposition électrolytique sur une cathode de mer- 
cure. Un recuit à 250 °C accroît l'anisotropie de forme des aiguilles 
qui détermine H,. Celui-ci est amélioré si un peu d'étain ou de 
plomb, initialement ajoutés au mercure, recouvrent les aiguilles. 
Ces aimants dits ESD (Elongated Single Domain) ont été fabriqués 
aux États-Unis sous le nom de Lodex (tableau 2 et article [M 4 600], 
8 4.1.2). Abandonnés depuis, les aiguilles anisotropes sont utilisées 
pour l'enregistrement magnétique. 


1.4 Matériaux à parois étroites : 
alliage Dy-Al 


Un monocristal Dy,Al, peut présenter à 4,2 K une coercitivité de 
1600kA:m! (20kOe) et une énergie spécifique record de 
576 kJ - m~ (72 MG : Oe) [97]. Ce comportement est attribué aux 
parois de domaines magnétiques dont l'épaisseur est au plus égale 
à 4 ou 5 distances interatomiques du fait d'une énergie d'ani- 
sotropie [H4 = 36 x 106 A: m71 (450 kOe)] supérieure à l'énergie 
d'échange. Dans ces conditions, les parois étroites, qui doivent 
vaincre la totalité de l'énergie d'anisotropie pour se déplacer, sont 
accrochées au réseau cristallin lui-même. Cette « force de friction » 
due au réseau donne au champ coercitif un caractère intrinsèque. 
Des H, allant jusqu'à 16 x 106 A - m7’ (200 kOe) ont été mesurés à 
4 K dans d'autres matériaux à parois étroites, comme (Co, Ni);Sm 
ou (Co, Cu};Sm. Malheureusement, la coercitivité intrinsèque de 
ces matériaux décroît rapidement avec l'augmentation de la tem- 
pérature du fait du mouvement thermiquement activé des parois. 


2. Matériaux en devenir : 
alliages à base 
de terres rares 


2.1 Objectifs 


Aujourd'hui, les espoirs de futurs développements d'aimants 
procurant de meilleures performances reposent presque exclusive- 
ment sur des alliages à base de terres rares (cf. article [M 4 601]). 
Devant le peu d'espoir de découverte de phases magnétiques 
TR-MT véritablement nouvelles, les progrès reposent sur la mise 
au point de nouveaux procédés de fabrication ou, tout au moins, 
sur l'optimisation des différentes étapes de l'élaboration, le but 
recherché étant de maîtriser l'établissement d'une microstructure 
ou nanostructure bien précise, capable soit de développer de la 
coercitivité, soit, principalement, de privilégier la rémanence au 
détriment de H,. Examinons quelques matériaux pour aimants 
permanents, actuellement étudiés dans les laboratoires de recher- 
che, qui pourraient offrir des potentialités intéressantes pour un 
futur développement industriel. 


2.2 Composés interstitiels 


Les composés binaires de type R:Fe;7 renfermant des terres 
rares légères, ont le grand avantage d'avoir une aimantation à 
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saturation élevée, avantage qui s'accompagne malheureusement, 
d'un bas point de Curie et, à la température ambiante ou au-des- 
sus, d'une anisotropie magnétocristalline planaire (plan basal). 
Découverts en 1989 [78], les composés interstitiels RọFe17Ax (A =C, 
N, B, en position interstitielle) constituent une avancée importante 
dans le domaine des matériaux pour aimants permanents. En effet, 
la déformation du réseau par les atomes A peut induire une 
anisotropie uniaxe (figure 1) et, en intensifiant les interactions 
d'échange, augmenter le moment magnétique de Fe ainsi que la 
température de Curie. 
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@) structure cristalline de la phase Sm,Fe;,N; 
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(O) évolutions des directions faciles à 300 K, en fonction de la teneur 
en atomes interstitiels, dans les composés Sm,Fe,,A, [79] 


Figure 1 - Composés interstitiels 
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Pour les applications, la nuance SmFe;,N; (Nitromag) s'avère 
être la plus intéressante. Elle est obtenue par la réaction solide-gaz 
de nitruration : 


Sm,Fe,, + SN > Sm,Fe;/N; 


Son aimantation à saturation (1,54 T) est inférieure à celle de 
Nd;Fe34B (1,61 T), mais l’anisotropie (K4 = 8,6 MJ : m`) et la tem- 
pérature d'ordre (476 °C) sont nettement supérieures, deux pro- 
priétés recherchées pour des utilisations à hautes températures 
(cf. tableau 2, article [M 4 600], et tableau 3). 


Tableau 3 - Propriétés d'aimants Sm,Fe417N3 [17] 


` M H (BH) 
reromag ‘mn Ram | K.m) 
Poudre 1,42 860 310 
Aggloméré isotrope 0,61 800 65 
Aggloméré orienté 0,96 630 175 


L'obtention de particules isolées et coercitives semble, dans ces 
systèmes, plus simple que dans les alliages Nd-Fe-B. Les poudres 
SmFe;,A, peuvent être obtenues par nitruration de poudres 
SmFe;; (particules = 2 um) issues de la mécanosynthèse ou de la 
solidification rapide. Le procédé HDDR conduit à des grains mono- 
cristallins (= 2 um) pouvant être orientés sous champ H. Le carac- 
tère métastable de la phase nitrurée interdit le frittage ou tout 
procédé de consolidation à chaud. Les poudres Sm;Fe;,N; pour- 
raient donc être utilisées pour fabriquer des aimants liés isotropes 
et anisotropes (tableau 3). Cependant, des difficultés techniques 
importantes demeurent. D'une part, l'obtention de particules de 
2 um environ est, à ce jour, difficile à maîtriser industriellement. 
D'autre part, les polymères tendent à réagir avec l'azote, ce qui 
déstabilise la phase magnétique. La plus grande stabilité de la 
phase carburée (magnétiquement moins performante) rend possi- 
ble le pressage à chaud de composés tels que Sm (Fe15Ga2)C3 . 


2.3 Aimants nanostructurés 
à haute rémanence 


Les recherches actuelles dans le domaine des matériaux magné- 
tiquement durs tendent à s'orienter vers l'étude des matériaux 
nanostructurés. Alors, la rémanence uoM, de rubans rapidement 
solidifiés Nd-Fe-B, légèrement enrichis par des additions de Si ou 
AI (1 à 2%), peut devenir supérieure à la valeur limite maximale 
LWV/2, relative à une assemblée de cristallites indépendants [80] 
[81] [82]. La valeur étonnamment élevée de la rémanence 
(uoM, = 0,9 à 1T, soit M, = 0,6 M.) a conduit à désigner ces maté- 
riaux par la désignation HIREM (Higher REManence). Cet état est 
observé en présence d'une taille de grain homogène, inférieure à 
15-20 nm, avec un espace intergranulaire très mince (<1nm). La 
trempe rapide permet de réunir ces conditions. L'addition de Si 
ou Al contribue à affiner la nanostructure, mais le phénomène 
est également observable en l'absence d'additifs (Nd:,FegB6, 
Nd13,1Feg2,4Ba,5) [83]. 


Le couplage d'échange entre les cristallites tend alors à favoriser 
une aimantation globalement parallèle des moments magnétiques, 
indépendamment de la direction locale d'aimantation (figure 2). Ce 
phénomène devient significatif lorsque la longueur d'échange 


M 4 602-6 


Axe facile 


7 


Grain 1 Grain 2 


Figure 2 - En raison du couplage d'échange, à l'interface des deux 
nanograins adjacents et désorientés, l'aimantation prend 

une direction intermédiaire entre celles des axes faciles des deux 
grains [85] 


A z (=2nm dans la phase Nd:Fe:4B) est de l'ordre de 
HoMs 
l'épaisseur d'une paroi (= 4 nm). Avec des cristallites de l'ordre 


d'une dizaine de nanomètres, la fraction de l’aimantation couplée 
dans chaque grain par ce mécanisme est de l'ordre de 50 % : le 
mécanisme de couplage par l'échange induit alors un phénomène 
coopératif macroscopique observable. La direction du champ satu- 
rant induit une « texture magnétique », si bien que la somme des 
déviations des moments entraîne un renforcement de l'aimanta- 
tion rémanente par rapport à la valeur limite 0,5 M, , en dépit d'une 
orientation isotrope des grains [85]. On peut disposer ainsi de 
matériaux à rémanence renforcée, sans avoir recours à des pro- 
cédés d'élaboration additionnels. La majoration de la rémanence 
tend en retour à réduire la coercitivité. Pour l'instant, ces matériaux 
n'ont pas dépassé les limites du laboratoire où l’on cherche à maî- 
triser et optimiser leur nanostructure afin d'obtenir un bon 
compromis entre l'augmentation de ugoM, et la diminution de Hem - 
Par ailleurs, à l'échelle industrielle, l'obtention d'une nanostructure 
parfaitement homogène constitue un véritable défi technologique. 


2.4 Aimants permanents nanocomposites 
ou « doux-durs » 


E || s'agit de matériaux dits à « magnétisme souple » (spring 
magnets), capables de procurer une très forte rémanence (> B,/2), 
même si c'est au détriment d'une certaine réduction de la coercitivité. 
Cette condition est obtenue grâce à la solidification rapide, en assu- 
rant la formation de nanocristaux d'une phase dure telle que 
Nd:Fe;4B (taille = 20 nm) et d’autres (taille = 10 nm) d'une phase 
douce a Fe (ou Fe65Coz). La forte aimantation de la phase douce (Fe : 
UoM, = 2,16 T) procure la rémanence élevée à l'ensemble, via le cou- 
plage d'échange, à la condition que les nanograins « Fe soient répar- 
tis isolément parmi les grains durs. Le couplage d'échange entre 
nanocristaux a la fonction d'induire un comportement magnétique 
homogène dans un matériau fortement hétérogène. Une des carac- 
téristiques de ces matériaux réside dans leur composition assez pau- 
vre en terre rare, ce qui entraîne une réduction significative du 
coût des matières premières. La trempe rapide de l’alliage, suivie 
d'un traitement thermique de cristallisation, est la méthode d'élabo- 
ration la plus répandue. On distingue deux types d’alliages [20] 
[84] [85] [86]. 
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pauvres en Nd : NdsFez6ç 5B18,5 et NdsFeo 5Co5MB:8 5 [89] 


Nanocomposite 


-3 -2 -1 0 1 2 3 
HoH (T) 


®© évolution des cycles d'hystérésis d'aimants Nd-Fe-B issus 
de la solidification rapide : augmentation de la rémanence [85] 


Figure 3 - Propriétés d’aimants permanents nanostructurés 
85] [89] [90] 


E Les alliages biphasés (Nd:Fe:,4B et a Fe) sont relativement 
pauvres en bore, avec une composition typique Nd,Feg4_,B6 
(8 < x< 13). La quantité de particules œ Fe (< 10 nm) situées aux 
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joints de grain de la phase dure, augmente inversement à la teneur 
en Nd, si bien que Hem et B, sont déterminés par le rapport Nd/Fe 
qui fixe la proportion de phase douce et dure. Avec 8 à 10 % Nd et 
5 à 6% B (at.), on obtient une rémanence supérieure à 1T, avec 
Heu 0,485 MA : m`! et (BH)max > 160 kJ - m-3 [86]. L'ajout de 1 % 
Ga (at.) augmente B, jusqu'à 1,2 T, avec Hm= 0,44 MA : m~“! et 
(BH max = 160 kJ : m-3; ces deux dernières grandeurs sont 
favorisées par 2% Ga: B;=0,98T, Hem 1,056 MA: ml et 
(BH max = 175 kJ : m~? 8 [86] [88]. 


E Les alliages triphasés (Nd:Fe:,B, Fe3B et a Fe) sont plus riches en 
bore (15 à 25 % at.). La phase douce Fe;B (quadratique) est alors 
majoritaire ; elle couvre près de 50 % de la totalité, pour la compo- 
sition Nd4Fe7gB4g se caractérisant par B, = 1,2 T, HoHem = 0,88 T et 
(BH )max = 96 kJ : m3 [89]. Combinés avec Co, des ajouts de Al, Si, 
Cu, Ga, Ag et Au améliorent la forme rectangulaire du cycle B (H) 
et la coercitivité de composés tel NdgFe71Co5MB1g,5 (figure 3a). 
Les plus fortes énergies spécifiques ont été obtenues avec 
Nds5Fe70,5C05MB418, 5 contenant M = Ga (121 kJ - m-$) ou M=Si 
(185 kJ : m3). La phase « Fe est alors très minoritaire. 


La figure 3b illustre l'évolution typique des cycles d'hystérésis 
observée lorsque l'on cherche à augmenter la rémanence des 
aimants Nd-Fe-B nanostructurés. De fortes aimantations sont obte- 
nues au détriment d'une non moins forte réduction de la coerciti- 
vité. Mais, au stade actuel des recherches, les propriétés des 
nanocomposites sont mal contrôlées ; elles font l'objet de modéli- 
sations des comportements tandis que plusieurs moyens d'élabo- 
ration sont examinés. 


3. Conclusion 


Aujourd'hui, les espoirs de futurs développements, à travers une 
amélioration des propriétés ou la mise au point de nouveaux 
matériaux, reposent principalement sur trois axes de recherche qui 
visent à [14] : 

— l'amélioration des propriétés des aimants Nd-Fe-B ; 

— la maîtrise de l'obtention de poudres coercitives en vue de 
fabriquer des aimants liés anisotropes offrant un excellent rapport 
qualité/prix et capables de concurrencer avantageusement les 
aimants ferrites ; 

— le développement de nouvelles familles d'aimants, en particu- 
lier de type HIREM, à très forte rémanence. 


On doit noter aussi que, avec l'essor des microtechnologies, des 
aimants de quelques centaines, voire même de quelques dizaines 
de micromètres seront nécessaires. Les techniques d'élaboration 
de couches minces, qui sont bien adaptées à l'intégration de 
composants de natures différentes dans un même environnement, 
seront certainement incontournables. 


Pour être obtenues, ces nouvelles avancées impliquent une 
convergence de plusieurs domaines de la science des matériaux, 
notamment ceux de l'élaboration, de la caractérisation appro- 
fondie, de la mesure et de l'analyse des propriétés physiques, le 
tout allié à une très haute compréhension des processus d'aiman- 
tation. 
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